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摘 要 采用 硅烷 偶 联 剂 , 通过 溶胶 - 凝 胶 法 制备 以 SiO, 为 壁 材 、 棕 榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 为 芯 材 的 细 粒 径 SiO; 基 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 - 
月 桂 酸 微 胶 圳 相 变 调 湿 材 料 。 采 用 等 温 吸 放 湿 法 、 步 冷 曲线 法 激光 粒 度 分 析 仪 LPSA)、 扫 描 电子 显微镜 (SEMD)、 传 里 叶 变 
换 红 外 光谱 (FT-IR) 和 差 示 扫描 量 热 (DSC) 分 析 表 征 了 SiO;, 基 标 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 圳 相 变 调 湿 材料 的 调 湿 性 能 、 调 温 
性 能 粒度 分 布 、 组 成 结构 、 表 面 形 貌 和 热 性 能 。 结 果 表 明 , 去 离子 水 用 量 、 — E S 基 剂 用 量 和 棕榈 醇 -棕榈 酸 - 
月 桂 酸 用 量 对 SiO0; 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 圳 相 变调 湿 材 料 有 重要 的 影响 。 当 去 离子 水 与 正 硅 酸 乙 酯 的 物质 的 量 比 为 
9\ 无 水 乙醇 与 正 硅 酸 乙 酯 的 物质 的 量 比 为 5、 棕 榈 醇 -棕榈 酸 - 月 桂 酸 eg 甸 质 的 量 比 为 0.5 和 硅烷 偶 联 剂 与 正 硅 
酸 乙 酯 的 物质 的 量 比 为 0.1 时 , SiO,; 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶囊 相 变 调 湿 材 料 呈 球形 且 表 面 光 滑 紧凑 , 尺寸 仅 为 
1680.60~1735.35 nm, 粒 径 分 布 均匀 , 分 散 性 较 好 , 具有 良好 的 相 变 储 湿性 能 。 

关键 词 复合 材料 , 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 , SIO, 相 变 调 湿 , 细 粒 径 , HURE 
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ABSTRACT Microcapsules of phase change- and humidity- controlling material were synthesized by 
sol-gel method with hexadecanol- palmitic acid-lauric acid as core, SiO: as shell and silaneas coupling 
agent. Then their performance of humidity controlling and temperature controlling, particle size distribu- 
tion, composition and structure, surface morphology and thermal properties were characterized by iso- 
thermal sorption method, cooling curve measurement, laser particle analyzer (LPSA), scanning electron 
microscopy (SEM), Fourier transform infrared spectroscopy (FT-IR) and differential scanning calorimetry 
(DSC) respectively. The results show that the amount of deionizedwater, absolute alcohol, hexadecanol- 
palmitic acid- lauric acid and silane coupling agent had great effect on the properties of the prepared 
phase change- and humidity-controlling materials. The phase change- and humidity-controlling material 
of good performance as spherical particles with smooth surface, homogeneous size distribution in a 
range of 1680.60-1735.35 nm and excellent dispersibility may be synthesized by the following optimal 
processing parameters: the mole ratio of deionized water totetraethyl orthosilicateis 9, the mole ratio of 
absolute alcohol totetraethyl orthosilicate 5, the mole ratio of hexadecanol-palmitic acid-lauric acid to tet- 
raethyl orthosilicate 0.5, and the mole ratio of silane coupling agent totetraethyl orthosilicate 0.1. 
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midity controlling, fine particle size, microencapsulates 
相 变 储 能 材料 是 利用 材料 相 态 变化 而 发 生 的 储 ”溶胶 态 。 之 后 加 入 到 改 性 SiO A Jš BJ En l 2 - ka El 


能 - 放 能 的 特性 , 以 解决 建筑 能 量 供求 在 时 间 和 空 
间 上 不 匹配 的 矛盾 , 可 以 有 效 提高 能 源 的 利用 率 ， 
达到 控制 和 减少 建筑 耗 能 目的 , 正 逐 渐 成 为 建筑 节 
能 领域 的 新 宠 "。 近 年 来 , 利用 微 胶 宫 技术 将 有 机 相 
变 材 料 包 庄 于 无 机 材料 中 制备 无 机 相 变 微 胶 宫 , 既 能 
有 效 解决 有 机 相 变 材料 泄漏 , 防止 相 变 物质 与 周 
围 环境 反应 , 又 能 提高 相 变 材料 使 用 效率 , 增 大 传 
热 表 面积 , 已 成 为 目前 最 具 发 展 潜力 的 相 变 储 热 
材料 "3。 然 而 , 一 方面 对 于 无 机 相 变 微 胶 宫 的 研究 
多 关注 于 调 温 性 能 “, 极 少 关 注 多 孔 无 机 材料 的 网 
络 空隙 结构 可 能 具有 的 调 湿 性 能 , 从 而 导致 所 研究 
的 无 机 相 变 微 胶囊 只 能 改善 室内 环境 热 舒 适度 , 而 
无 法 改善 室内 环境 湿 舒 适度 , 极 大 地 限制 了 其 在 建 
筑 领 域 的 应 用 ; 另 一 方面 对 于 无 机 相 变 微 胶囊 粒 径 
的 研究 较 少 , 无 机 相 变 微 胶 吉 的 粒 径 越 小 , 比 表 面积 
越 大 , 传 热 传 湿性 能 越 好 , 从 而 提高 相 变 调 湿性 能 。 
因此 , 研究 细 粒 径 SiO, 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 
胶囊 相 变 调 湿 材 料 对 于 利用 材料 "被动 调节 能 力 ” 改 
善 室内 环境 舒适 度 , 降低 建筑 能 耗 具有 重要 意义 。 

本 文通 过 溶胶 - 凝 胶 法 2 制备 了 以 SiO; 为 壁 材 品 ， 
棕榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 为 芯 材 吃 的 SiO, 基 棕榈 醇 - 棕 
榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变 调 湿 材 料 , 分 析 了 去 离子 水 
用 量 , 无 水 乙醇 用 量 、 硅 烷 偶 联 剂 用 量 和 棕榈 醇 - 栋 
榈 酸 -月 桂 酸 用 量 对 Si0; 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 - 月 桂 酸 微 
胶 宫 相 变 调 湿 材料 粒 径 分 布 、 表 面 形 貌 、 组 成 结构 和 
相 变调 湿性 能 的 影响 。 

1 实验 方法 

主要 原料 : 正 硅 酸 乙 酯 (Si(OC:H3), 分 析 纯 , 天 
津 市 福 晨 化 学 试剂 三); 无 水 乙醇 (CHCHOH, 分 析 
纯 , 西安 三 浦 化 学 试剂 有 限 公司 ); 棕榈 醇 (CieH30)、 
棕榈 酸 (CieH3;0;) 及 月 桂 酸 (C,Hw0;) 均 为 分 析 纯 (天 
津 市 福 晨 化 学 试剂 三 ); 盐酸 (HCD 和 和 氢 水 NH:.HO) 
为 分 析 纯 (上 海山 浦 化 工 有 限 公 司 ); 硅烷 偶 联 剂 
KH570(CH-=C(CH;)COOCH,CH, : CH,Si(OCH>,, 南 
京 强 威 化 工 有 限 公 司 ); 实验 用 水 均 为 去 离子 水 。 

实验 原理 : 正 硅 酸 乙 酯 .无 水 乙醇 和 去 离子 水 
的 体系 在 超声 场 的 分 散 作 用 下 充分 接触 传 质 , 使 正 
硅 酸 乙 酯 的 水 解 反应 顺利 进行 。 然 后 正 硅 酸 乙 酯 、 
无 水 乙醇 去 离子 水 和 硅烷 偶 联 剂 的 体系 在 酸 的 催 
化 下 , 导致 Si-O-Si 基 团 断 裂 , 同时 SiO, 表 面 的 物理 
吸附 水 和 硅 羟 基 被 硅烷 偶 联 剂 的 有 机 部 分 所 代替 ， 
形成 Si-OH 基 团 为 主 \ 交 联 度 较 低 的 均匀 改 性 SiO， 


酸 - 月 桂 酸 在 超声 的 强化 传 质 分 散 作 用 下 , 可 以 有 效 
地 分 散 形 成 均匀 液 滴 , 同时 Si-OH 基 团 吸附 在 棕榈 
醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 液 滴 表 面 。 最 后 改 性 SiO; 溶 胶体 
在 超声 和 适合 温度 下 , 吸附 在 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 
酸 液 滴 表 面 的 Si-OH 基 团 断 裂 重新 形成 Si-O-Si 基 
团 , 将 标 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 液 滴 包 囊 , 形成 Si0, 基 
标 榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 赛 相 变 调 湿 材 料 。 
制备 工艺 : 将 棕榈 醇 、 标 榈 酸 和 月 桂 酸 按 质 量 
分 数 比 (30% :20% :50%) 混 合并 称 量 放 入 烧杯 中 , 在 
60C 水 浴 条 件 下 溶解 并 且 以 中 速 搅拌 2 使 其 分 散 
均匀 , 得 到 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 。 按 表 1 所 列 单 体 
组 成 将 正 硅 酸 乙 酯 .无 水 乙醇 去 离子 水 和 硅烷 偶 联 
剂 依次 称 量 加 入 烧杯 中 , 用 恒温 磁力 搅拌 器 在 中 速 、 
60'C 水 浴 条 件 下 搅拌 10 min, 将 得 到 的 混合 液 放 入 超 
声波 细胞 破碎 仪 中 , 以 100 W 的 功率 分 散 15 min, 用 
盐酸 和 氨水 调整 混合 液 到 pH=3 后 继续 放 到 超声 波 
细胞 破碎 仪 中 , 以 100 W 的 功率 分 散 15 min 后 取出 ， 
得 到 改 性 SiO; 溶 胶 。 按 表 1 所 列 单 体 组 成 将 棕榈 醇 - 
棕榈 酸 -月 桂 酸 加 入 到 改 性 SiO, 溶 胶 中 用 恒温 磁力 搅 
拌 器 在 高 速 .60C 水 浴 条 件 下 搅拌 15 min 后 , 再 一 次 
以 100 W 的 功率 超声 分 散 45 min 使 棕榈 醇 -棕榈 酸 - 
月 桂 酸 均 匀 的 分 散 , 使 其 谍 入 到 改 性 SiO; 载 体 中 , 将 
得 到 的 水 溶胶 放 到 60C 恒 温水 浴 锅 中 陈 化 2h 得 到 
凝 胶 , 再 将 凝 胶 放 在 干燥 箱 中 80C 人 烘 干 8p 得 到 SiO， 
基 标 榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 赛 相 变 调 湿 材 料 。 
性 能 测试 : SIO, EPRA E-i MR- H ERRUR E 
FAZE VA UE AA EL O (iñaw Dua E 66 26 HJ S631 182 J W A? 
进行 测试 , 其 相对 湿度 变化 范围 为 32.78%、43.16%、 
52.89% 、64.92%、75.29%、84.34% 和 97.30%, 以 各 相 
对 湿度 下 试 样 平衡 含 湿 量 wxg/g) 表 示 试 样 储 湿 调 湿 
性 能 的 强 弱 。SiO, 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 
相 变 调 湿 材料 的 相 变 调 温 性 能 采用 步 冷 曲线 法 " 进 
行 测试 , 其 温度 变化 范围 为 35~20'C, 以 降温 过 程 中 
试 样 所 需 时 间 Ms) 表 示 试 样 相 变 调 温 性 能 的 强 弱 。 
试 样 的 表征 : Si0, 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 
陡 相 变调 湿 材 料 的 形 貌 分 析 采 用 日 本 电子 株式 会 社 
JSM-6510LV 型 扫描 电子 显微镜 , 将 试 样 固定 在 样品 台 
E, 在 其 表面 喷 金 后 进行 测试 , 分 辩 率 1 nm。SiO; 基 棕 
榈 醇 - 标 柚 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变调 湿 材 料 的 结构 分 析 
采用 德国 BRUKER 光谱 仪器 公司 BRUKER UE- 
CIOR22 型 倩 立 叶 变 换 红 外 光谱 仪 , 将 试 样 溶 于 分 散 
液 中 超声 分 散 , 设 定 折射 率 为 1.421 进行 测试 。SiO， 
基 棕 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变 调 湿 材 料 的 相 
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表 1 SiO; 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 村 
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Table 1 Formulations of SiO» based hexadecanol- palmitic acid- lauric acid microencapsulated phase 


change and humidity controlling materials 


. Mole ratio 
Mole ratio between 
_. between absolute 
deionizedwater and 


hexadecanol-palmitic acid- 


Mole ratio between Mole ratio between 


silane coupling agent 


Sample alcohol and . 

tetraethyl lauric acid and tetraethyl and tetraethyl 

Wi tetraethyl 
orthosilicate orthosilicate orthosilicate 

orthosilicate 

1 T: 5 0.5 0.10 

2 9 5 0.5 0.10 

3 11 5 0.5 0.10 

4 9 3 0.5 0.10 

5 9 p 0.5 0.10 

6 9 5 0.5 0.00 

T 9 5 0.5 0.05 

8 9 5 0.5 0.15 

9 9 5 0.2 0.10 

10 9 5 0.8 0.10 

ZE m EARE RAK E TA 仪器 公司 TA2910 W JE. 


示 扫 描 量 热 仪 , 将 试 样 放置 于 载 物 台 上 , 设 定 升 /降温 
速率 为 5'C/min, RAN N: 进 气 速率 为 50 mL/min. 
2 结果 与 讨论 


2.1 粒 径 分 布 

1 为 不 同 去 离子 水 用 量 的 SiO, 基 棕榈 醇 -棕榈 
酸 -月 桂 酸 微 胶 圳 相 变调 湿 材 料 ( 样 品 1.2 和 3) 粒 径 
分 布 图 。 其 中 qd 表示 累积 分 布 10% 所 对 应 的 直径 
值 ; qo 表示 累积 分 布 50% 所 对 应 的 直径 值 , 又 称 “ 
位 粒 径 ” qd 表示 累积 分 布 900% 所 对 应 的 直径 值 。 可 
见 , 当 去 离子 水 用 量 较 小 时 (图 1A), 溶胶 粘度 较 大 ， 
导致 正 硅 酸 乙 酯 水 解 不 完全 , 局 部 出 现 不 均匀 凝聚, 
从 而 造成 所 制备 的 SiO; 基 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 微 
胶囊 相 变 调 湿 材料 粒 径 分 布 较 宽 , 即 do=758.31 nm. 
dw=4895.80 nm。 当 去 离子 水 用 量 较 大 时 (图 1C), ë 
胶 的 含水 量 和 溶质 水 化 度 增加 , 造成 溶胶 的 黏度 和 缩 
聚 物 浓度 减 小 , 导致 SiO, 凝 胶 对 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 
Bë Jt 2 Ej k 28 REJ TE, 相 变 材料 泄露 后 出 现 团 
R, AE SIO AERA -in-H ERU EAE hita 
材料 粒 径 变 大 , 即 du=2241.53 nm。 当 去 离子 水 用 量 
适当 时 (图 1B), 溶胶 粘度 合理 且 正 硅 酸 乙 酯 水 解 完 


图 2 为 不 同 无 水 乙醇 用 量 的 Sio; 基 棕榈 醇 - 棕 
榈 酸 -月 桂 酸 微 胶囊 相 变 调 湿 材 料 ( 样 品 4.2 和 35) 粒 
径 分 布 图 。 可 见 , 当 无 水 乙醇 用 量 较 小 时 (图 2A), H 
于 无 水 乙醇 自身 的 挥发 性 , 导致 溶胶 的 凝 胶 时 间 较 
ku, 极 易 引 起 溶胶 中 粒子 的 聚集 和 沉淀 , 使 SiO, 基 标 
榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变调 湿 材 料 粒 径 变 大 ， 
即 qo=2090.24 nm。 当 无 水 乙醇 用 量 较 大 时 (图 2C)， 
利于 正 硅 酸 乙 酯 水 解 反 应 向 道 反 应 方向 进行 , S 
致 正 硅 酸 乙 酯 水 解 不 完全 , 凝聚 形成 的 颗粒 大 量 包 
里 无 水 乙醇 , 使 SiO, 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 
襄 相 变调 湿 材 料 粒 径 变 大 , BH do=2443.04 nm。 当 无 
水 乙醇 用 量 适 当时 (图 2B), 无 水 乙醇 不 仅 能 减缓 正 
硅 酸 乙 酯 水 解 速度 , 而 且 稀释 溶液 浓度 , 以 达到 减少 
水 解 产生 的 聚合 物 在 无 水 乙醇 中 的 碰撞 几率 , 有效 控 
制 颗粒 团聚 , 增强 溶胶 的 稳定 性 , 使 SiO; 基 棕榈 醇 - 棕 
榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 襄 相 变调 湿 材 料 粒 径 较 小 , 粒 径 分 
布 较 €, 即 do=1216.58 nm、du=1680.60 nm d,= 
2374.68 nm, 与 图 1B 测试 结果 基本 一 致 。 

2.2 表面 形 貌 

图 3 为 不 同 硅烷 偶 联 剂 用 量 的 SiO, 基 标 榈 醇 - 标 
榈 酸 -月 桂 酸 微 胶囊 相 变 调 湿 材 料 ( 样 品 6.7. 2 和 8) 


全 , 导致 颗粒 出 现 凝聚 几率 小 , 使 得 SiO; 基 棕榈 醇 - 
棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 襄 相 变 调 湿 材 料 粒 径 较 小 , 粒 径 
分 布 较 罕 , 即 do=1232.20 nm. d.=1735.35 nm, dw= 
2468.32 nm, 说 明 合适 的 去 离子 水 用 量 提高 了 SiO， 
基 棕 榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变 调 湿 材料 的 尺 


ZAM, 可见, 当 未 加 硅烷 偶 联 剂 时 (图 3A), Si0; 基 
标 榈 醉 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 面相 变调 湿 材 料 团 聚 体 
尺寸 较 大 , 即 2700.00~3100.00 nm, 并 且 有 大 块 的 堆 
积 现象 , 这 是 因为 未 改 性 Si0, 表 面 与 水 分 子 作 用 而 
带 有 的 羟基 (-OH), 会 以 化 学 键 或 者 氧 键 相 结 合 , 极 
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Particle size / nm 


1 样品 1(A), 样品 2(B) 和 样品 3(C) 的 LPSA 


sample 3 (C) 


Fig.1 LPSA images of sample 1 (A), sample 2 (B) and 


Particle size / nm 


图 2 样品 4(A), 样品 2(B) 和 样品 5(C) 的 LPSA 
Fig.2 LPSA images of sample 4 (A), sample 2 (B) and 


sample 5 (C) 
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3 样品 6(A), 样品 7(B), 样品 2(C) 和 样品 8(D) 的 形 貌 SEM 像 
Fig.3 SEM images of sample 6 (A), sample 7 (B), sample 2 (C) and sample 8 (D) 
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易 团 聚 ""。 当 硅烷 偶 联 剂 用 量 较 小 时 (图 3B), 由 于 条件 下 SiO, 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 吉 相 变调 
硅烷 偶 联 剂 的 添加 , SiO; 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微  ” 湿 材 料 表面 形成 强 界 面膜 , 有 效 阻止 液 滴 合 一 , 形成 
胶 赛 相 变 调 温 材 料 粒 径 明 显 减 小 , 即 1700.00~ 均匀、 分 散 的 细小 粒 径 颗 粒 。 当 硅烷 偶 联 剂 用量 较 
2000.00 nm, 粒 径 分 布 趋向 均匀 , 但 是 团聚 现象 依然 。 大 时 (图 3D), Si0; 基 标 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胺 时 相 
明显 。 当 硅烷 偶 联 剂 用 量 适 当时 (图 3C), SiO, 基 棕 变调 湿 材 料 粒 径 存 在 变 大 的 趋势 , 即 2200.00~ 
榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变调 湿 材 料 呈 球形 且 2500.00 nm, 这 是 因为 过 量 的 硅烷 偶 联 剂 起 到 架 桥 
表面 光滑 紧凑 , 颗粒 保持 较 小 粒 径 尺寸 , 即 1650.00~ ”作用 , 使 颗粒 之 间 产 生 团聚 。 


1750.00 nm, 粒 径 分 布 更 加 趋向 均匀 , 整体 分 散 性 较 2.3 组 成 结构 
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4 改 性 SIOA), 棕榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 (B), 样品 9(C), 样品 2(D) 和 样品 10(E) 的 FT 人 R 
Fig.4 FT-IR images of modified SiO, (A), hexadecanol-palmitic acid-lauric acid (B), sample 9 (C), sam- 
ple 2 (D) and sample 10 (E) 
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张 浩 等 : 细 粒 径 SiO, 基 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 - 


棕榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 用 量 的 SiO, 基 标 榈 醇 - 棕 榈 
酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变调 湿 材 料 (样品 9%.2 和 10) 红 外 光 


谱 。 可 见 ， 


改 性 SiO; 红 外 光谱 (图 4A) 在 1056.47 cm'、 


792.7$cm-: 和 933.75 cm 处 分 别 出 现 环 状 Si-O-Si 的 
反对 称 伸缩 振动 吸收 峰 、Si-O-Si 的 对 称 伸缩 振动 吸收 
峰 和 Si-OH 的 弯曲 振动 吸收 峰 , 同时 在 2925.21 cm'' 
处 出 现 烷 基 强 的 -CE 卫 反 对称 伸缩 振动 吸收 峰 , 说 明 
改 性 SiO; 表 面 存在 有 机 物 , 有 利于 提高 改 性 SiO, #E 
有 机 介质 一 无 水 乙醇 中 的 分 散 稳定 性 。 标 榈 醇 - 标 
榈 酸 -月 桂 酸 红外 光谱 (图 4B) 在 2917.05 cm 上 
2849.35 cm''.1464.88 cm''.939.35 cm” Fl 1706.44 cm” 


处 分 别 出 


H 


现 -CH; 与 -CH; 的 反对 称 伸缩 振动 引起 的 


C-H 刍 伸缩 振动 峰 、-CH; 与 -CH; 的 对 称 伸缩 振动 引 
起 的 C-H 键 伸缩 振动 峰 、-OH 面 内 弯曲 振动 吸收 
峰 、-OH 面 外 弯曲 振动 吸收 峰 和 C=0O 伸缩 振动 吸收 
ME, 说 明 标 榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 主 要 以 羧 酸 聚 体 的 
形式 存在 。 在 不 同 棕榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 用 量 的 


SiO; 基 标 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变调 湿 材 料 


红外 光谱 


(图 4C~B) 中 都 存在 改 性 Sio, 和 棕榈 醇 - 棕 
榈 酸 -月 桂 酸 的 特征 峰 且 未 出 现 新 的 特征 峰 , 表明 改 
性 SiO, 与 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 之 间 未 发 生化 学 反 


应 , 仅 是 物理 骨 合 。 同 时 对 比 于 图 4A~B, HE SO 
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0.30 


d P; 


" 


0.10 L —m— Absorption 
—e— Desorption 


Relative humidity / % 


0.15 上 i 
= A 
0.10 上 ë — 
m —m— Adsorption 
一 e 一 Desorption 
0.05 1 L: L 1 


£ L 
30 40 5 6 70 80 9 100 
Relative humidity / % 


5 样品 9(A), 样品 2(B), 样品 


ChinaXiv 合 作 期 刊 


月 桂 酸 微 胶囊 相 变 调 湿 材 料 的 制备 与 性 能 423 


的 特征 峰 强 度 明 显 增强 , 而 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 
的 特征 峰 强度 明显 减弱 。 这 是 因为 改 性 Si0; 包 庄 棕 
榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 , 导致 改 性 SiO, 分 子 振动 时 侦 
极 矩 变化 增 大 , 其 特征 峰 强 度 增 强 ; 而 棕榈 醇 -棕榈 
H-H ERKE SO GE, 由 于 存在 界面 阻隔 效 
果 , 其 特征 峰 强度 减弱 。 

步 分 析 图 4C~E 可 见 , 当 棕 榈 醇 -棕榈 酸 -月 
桂 酸 用 量 较 小 时 (图 4C), 改 性 Si0; 特 征 峰 的 强度 较 
强 , 说 明 标 榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 用 量 未 超出 改 性 
SIO HJER REJ, 当 标 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 用 量 较 大 
时 (图 4BE), 标 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 特征 峰 的 强度 较 
强 , 说 明 棕 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 用 量 超出 改 性 SiO， 
HEARRE, 并 有 可 能 在 SiO, 表 面 出 现 棕 榈 醇 -棕榈 
酸 -月 桂 酸 堆积 的 现象 ; 当 标 榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 用 
量 适 当时 (图 4D), SiO;, 基 棕榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 
面相 变调 湿 材 料 保持 较 好 的 壳 核 比 , 有 利于 改 性 
SiO, 对 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 的 包 库 , 而 且 有 利于 提 
高 SiO, 基 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 吉 相 变调 湿 材 
料 的 相 变 调 湿 综合 性 能 

2.4 相 变 调 湿性 能 

图 $ 为 不 同 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 用 量 的 SiO， 
间 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变调 湿 材 料 ( 样 品 
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10(C) 和 样品 6(D) 的 平衡 含 湿 量 


Fig.5 Equilibrium moisture content of sample 9 (A), sample 2 (B), sample 10 (C) and sample 6 (D) 
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酸 -月 桂 酸 用 量 的 SiO; 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 ”的 粒 径 减 少 , 比 表 面积 增加 , 分 散 性 改善 , 一 方面 有 
宫 相 变调 湿 材 料 (样品 9%.2、.10 和 @ 步 冷 曲线 。 其 中 ”利于 增 大 储 湿 调 湿 基 元 与 空气 中 水 分 的 接触 面积 ， 
从 图 5A~C 和 (图 6a~c) 可 见 , 随 着 Si0; 基 标 榈 醇 - 柠 ” ” 男 一 方面 有 利于 提高 相 变 调 温 基 元 与 空气 热 交 换 的 
榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变 调 湿 材 料 中 棕榈 醇 -棕榈 酸 - 作用 面积 。 同 时 也 说 明 虽 然 作 为 疏水 改 性 剂 的 硅烷 
月 桂 酸 用 量 的 增加 , 试 样 的 TAS UN. 性 能 降低 , 即 相 MEEKI BER T SiO, Il 3° ZK Pr Bë ANETE fë, 但 


对 湿度 32.78-97.30% 的 平衡 含 湿 量 从 0.1145~ 
0.2769 g/g 降 至 0.0610~0.1462 g/g, 试 样 的 相 变调 温 
性 能 上 升 , 即 温 度 35~20C 的 降温 时 间 从 725 s Jr £ 
1570 s, 试 样 的 储 湿 调 湿性 能 与 相 变 调 温 性 能 呈现 ” 基 标 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变调 湿 材 料 (样品 
此 消 彼 长 的 趋势 , 说 明 SiO;, 基 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 - 月 桂 。” 9、2、10 和 6) 热 性 质 , 同时 根据 纯 棕 榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 
酸 微 胶 赛 相 变调 湿 材 料 中 Sio; 属 于 储 湿 调 湿 基 元 ，， 桂 酸 的 相 变 烩 , 可 以 计算 出 SiO, 基 棕榈 醇 - 柠 榈 酸 - 
棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 是 相 变 调 光 基 元 。 其 中 从 图 月 桂 酸 微 胶 宫 相 变调 湿 材 料 中 棕榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 
5B.D 和 图 6b、d 可 见 , 加 入 适当 用 量 的 硅烷 偶 联 剂 酸 的 含量 。 可 见 , 随 着 棕榈 醇 - 标 榈 酸 - 月 桂 酸 用 量 
能 大 幅 提 高 Si0; 基 标 榈 醇 - 柠 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 守 相 。 ”的 增加 (样品 9、2 和 10), Si0; 基 标 榈 醇 - 标 榈 酸 - 月 桂 
变调 湿 材 料 的 相 变 调 湿性 能 , 即 相对 湿度 32.78%~ — 酸 微 胶 圳 相 变 调 湿 材 料 相 变 烩 增加 , 而 相 变 温度 变 
97.30% 的 平衡 含 湿 量 从 0.0714~0.1763 g/g 升 至 WEU, 基本 保持 不 变 , 即 21.54~27.75°C, W WH Er l 
0.0895~0.2150 g/g, 温度 35-20 C 的 降温 时 间 从 ， 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 均匀 性 好 , 热 性 能 稳定 。 硅 烷 偶 
1240 s 升 至 1345 s。 这 是 因为 硅烷 偶 联 剂 的 加 入 , 使 联 剂 的 加 入 (样品 2 和 6), 对 Si0; 基 棕榈 醇 - 标 榈 酸 - 
36 H EE MRU FEAA AE V 4 E| H AE a JE SZ In] 4 /]s, 即 
21.89~27.75C 变 为 与 21.54~27.24C, 说 明 所 加 入 的 


是 Si0; 具 有 的 丰富 孔 结构 是 表现 储 湿 调 湿性 能 的 主 
要 动力 。 
K 2 为 不 同 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 用 量 的 SiO， 


- 


202303.10753v1 


chinaXiv 


34 
o 32[ 硅烷 偶 联 剂 不 会 影响 相 变 调 温 基 元 的 相 变 温度 ; 对 
g 30 | SiO IERRA NE-AI- H 1E ERU 3 $H RE w 14 A} 
Aa JH 2 E A, 即 92.03-97.96 J/g 变 为 86.78- 
Ë 26 F 90.45 J/g, | 
r 小 的 粒 径 和 较 好 的 均匀 性 能 提高 相 变 调 温 基 元 利 
22 F E 
“和 — da 2.5 相 变调 湿 循环 稳定 性 


ji l 
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 
Time /s 


将 SiO ERRA E-E- H kE Bo s EAA 25 l 
š a| Pe a + J Ja m 
EET 湿 材 料 ( 样 Ga ana 32.78 T. 20 
Fig.6 Cooling curves (a. sample 9, b. sample 2, c. sample 35C 中 进行 循环 500 次 , 结果 示 于 表 3 和 图 7。 由 表 
10, d. sample 6) 3 和 图 7 可 见 ,经历 500 次 循环 , SiO; 基 棕榈 醇 -棕榈 
表 2 Si0, 基 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 宫 相 变 调 湿 材 料 的 热 性 能 


Table 2 Thermal properties of SiO; based hexadecanol-palmitic acid-lauric acid microencapsulated phase 


change and humidity controlling materials 


w hexadecanol-palmitic 
Phase transition 


enthalpy (J/g) 


Phase change .  . 

Sample I acid-lauric acid 
temperature (°C) 
content (%) 


Pure hexadecanol-palmitic 


aid au esiq 22.79-28.18 173.36-178.72 100 
2 21.89~27.75 92.03-97.96 53.1-54.8 
6 21.54-27.24 86.78-90.45 50.1-50.6 
9 22.13-27.58 30.62-32.28 17.7-18.1 
10 22.27-28.06 141.46-150.33 81.6-84.1 
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表 3 样品 2 的 平衡 含 湿 量 
Table3 Equilibrium moisture content of sample 2 
Equilibrium moisture content (g/g) Descent rate 
Without cycling After 500 cycling (%) 
Relativehumidity 
(%) Adsorbing Desorption Adsorbing Desorption Adsorbing Desorption 
moisture moisture moisture moisture moisture moisture 
process process process process process process 
32.78 0.0895 0.0993 0.0813 0.0898 9.16 9.57 
43.16 0.1100 0.1225 0.1020 0.1182 1.21 3.51 
52.89 0.1203 0.1345 0.1089 0.1251 9.48 6.99 
64.92 0.1296 0.1424 0.1174 0.1316 9.41 7.58 
15.29 0.1486 0.1586 0.1347 0.1474 9:35 7.06 
84.34 0.1769 0.1830 0.1621 0.1697 8.37 BZT 
97.30 0.2145 0.2150 0.1990 0.2035 7.23 5.35 
36 RH ERIEIN- H HEER D e gw H ZE iw 44 el BJ 21 pk 2 
34 —s— Without cycling 


—e— After 500 cycling 


Temperature /°C 


0 200 400 600 800 100 1200 1400 


Time /s 
图 7 样品 2 的 步 冷 曲线 
Fig.7 Cooling curves of sample 2 
酸 -月 桂 酸 微 胶 吉 相 变 调 湿 材 料 的 储 湿 调 湿性 能 和 
相 变 调 温 性 能 下 降 较 少 , 低 于 10%, 说 明 SiO, 251618] 
醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 吉 相 变调 湿 材 料 的 储 湿 调 湿 
基 元 Si0; 能 有 效 包 禾 相 变调 温 基 元 标 榈 醇 -棕榈 酸 - 
月 桂 酸 , 在 其 调节 温度 和 相对 湿度 过 程 中 有 较 好 的 
相 变 调 湿 循 环 稳定 性 。 


3 结 论 


1. 去 离子 水 用 量 与 无 水 乙醇 用 量 对 Si0; 基 棕榈 
M-AM R- H ERM 2 3W E ia 4 EL 0935 4 A 
有 重要 影响 , 当 离子 水 用 量 与 无 水 乙醇 用 量 适 当时 ， 
能 减 小 胶囊 凝聚 几率 和 碰撞 几率 , 有 效 控制 颗粒 团 
R, 增强 溶胶 的 稳定 性 。 硅 烷 偶 联 剂 用 量 对 SiO, 基 
棕 枸 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 吉 相 变调 湿 材 料 的 表面 
形 貌 有 影响 , 当 硅 烷 偶 联 剂 用 量 适 当时 , 86 E ë g u 
径 分 布 更 加 趋向 均匀 ,分散 性 较 好 , 提高 相 变 调 温 基 
元 利用 率 。 棕 榈 醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 用 量 对 SiO; 基 标 


12: 


构 有 一 定 影响 , 当 棕 榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 用 量 适 当 
时 , 能 使 胶 圳 保持 较 好 的 壳 核 比 , 不 仅 有 利于 改 性 
SiO, 对 棕榈 醇 -棕榈 酸 -月 桂 酸 的 包 右 , 而 且 有 利于 提 
高 胶囊 的 相 变 调 湿 综 合 性 能 。 

2. 当 去 离子 水 与 正 硅 酸 乙 酯 的 物质 的 量 比 为 
9、 无 水 乙醇 与 正人 硅 酸 乙 酯 的 物质 的 量 比 为 5、 棕 榈 
醇 - 棕 榈 酸 -月 桂 酸 与 正 硅 酸 乙 酯 的 物质 的 量 比 为 0.5 
和 硅烷 偶 联 剂 与 正 硅 酸 乙 酯 的 物质 的 量 比 为 0.1 EF, 
SiO, 基 标 榈 醇 - 标 榈 酸 -月 桂 酸 微 胶 赛 相 变 调 湿 材 料 
呈 球 形 且 表面 光滑 紧凑 , 粒 径 较 小 (do=1680.60~ 
1735.35 nm), 粒 径 分 布 均 匀 , 分 散 性 较 好 ; 相 变 温度 
21.89~27.75 C 适用 于 建筑 领域 , 4 Æ K 88.03~ 
91.96 J/g; 在 人 体 舒 适 相 对 湿度 范围 (40~60%), 平衡 
含 温 量 为 0.1100~0.1424 g/g; 并 且 在 经 历 500 次 循环 
后 , 相 变 储 湿性 能 下 降低 于 10%, 具有 较 好 的 相 变 储 
湿 稳 定性 。 
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